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EMF 生成に用いる Sr 塩の粒径や密度の違いによる生成率を比較するため、本研究では
Sr(NO3)2、SrC2O4、SrCO3 の三種類を実験に用いた。日本原子力研究開発機構の核融合中性
子源(FNS)にて、DT 反応で生じる 14 MeV の高速中性子を各 Sr 塩と C60の混合物に照射し、
CS2、アニリン、HClaqの順で抽出を行った。それぞれの溶液から放出される 85Sr 由来の線
(514 keV)を Ge 半導体検出器で測定し、アニリン溶液中の 85Sr の割合を 85Sr＠C60の生成率
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いると仮説を立てた[1]。この仮説が実証されたのはさらに 5 年後であった。 












































密度分布は、炭素ケージ付近に Y 原子由来の高い電子密度を観測し、Y 原子が
C82ケージに内包していることを示している（図 1-2）。また、Y 原子は C82ケー
ジの中心でなくケージの近傍に存在していることが示され、その理由としてはY
原子から C82ケージへ 3 個の電子が移動しており Y3+と C823-の間に強い相互作用
が働くためであると考えられる。この結果は、永瀬らにより ab initio 理論計算か
ら得られた構造（図 1-3）とよく一致している[8]。 
 
図 1-2  最大エントロピー法で得られた 
Y@C82の全電子密度分布  
 




また、1991 年に Smalley らによって、金属内包フラーレンの表記法として＠記



























 一方で、久保園らは、Smalley らの実験を再現したが、Ca@C60 は室温下で酸
素除去したピリジンによって抽出されることを報告している[14]。室温でのピリ
ジン抽出物の質量分析スペクトルにおいて、空のフラーレンのほかに Ca@C60









らは、気相中で Li+および Na+イオンと C60を衝突させることにより、それぞれ
(Li@C60)
+と(Na@C60)+が生成することを報告している[17]。(Li@C60)+と(Na@C60)+










図 1-5  アニリン抽出溶液中の Ca@C60の存在を示すレーザー脱離 
質量スペクトル 
図 1-4  ピリジン抽出溶液中の Ca@C60と Ca@C70の存在を示す 
レーザー脱離質量スペクトル 























れていた。そこで、212Pb の親核種 224Ra の壊変の反跳によって 212Pb を C60に内
























































とにより、放射性金属内包フラーレン 159Gd@C82と 161Tb@C82を生成した[20]。 
 Thrash らは、165Ho 内包フラーレンに中性子（熱中性子および高速中性子）を
照射した際の生成物の予想とその結果を示した[25]。図 1-9 には、その起こりう












































1995 年、Braun らは C60に対してアルゴン雰囲気下で中性子照射することで、
40Ar(n, )41Ar反応で反跳された 41ArがC60に内包されることを報告した[26]。また、
1996 年には大槻らによって、7Be を 7Li(p, n)7Be 反応および 12C(, n)7Be の反跳






















1. Ⅱ価の金属原子は様々なフラーレン種に内包される。  
⇒ケージとする空フラーレンの選択肢が増す。  
2. M@C60(M=Ⅱ価の金属)は一般的なフラーレンの良溶媒とされる CS2 などに
抽出されず、アニリンにのみよく抽出される[15]。  
⇒生成物を、アニリンにより容易に単離することができる。  





























る。中性子のエネルギーによる反応の特徴を表 2-1 にまとめた。 
 中性子のエネルギーが低い領域では主に(n,)反応が起こる。このような中性
子を熱中性子と呼ぶ。中性子のエネルギーが 1 keV を超えると弾性散乱が主とな











 今回は、ストロンチウム中に同位体存在度 9.86%で存在する 86Sr を標的核とし
て 14 MeV の高速中性子を照射した際に起こる(n, 2n)反応の反跳効果を利用した。




②87Sr から 2 つの中性子が放出し、85Sr となる 
の二段階の反応であるとし、(n, 2n)反応の反跳エネルギーを見積もった。 
①86Sr に中性子が衝突し捕獲した際に受ける原子核のエネルギー 
ここで、衝突する中性子のエネルギーEn＝14.4(MeV)、質量 m= 1.01、速度 v、
衝突された標的核のエネルギーEr、質量 M= 85.9、速度 V と仮定する。 































  =167(keV) 
②87Sr から 2 つの中性子が放出し、85Sr となる時に受けるエネルギー 
二つの中性子はそれぞれ 4方向に放出されるので、この中性子放出における
反跳エネルギーの平均値は 0 であると仮定する。 








を用いた挿入の概略図を図 2-2 に示した。 
図 2-2 中性子による反跳を用いた生成法の概略図 
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 大槻らは、核反跳を用いた 7Be@C60 の生成を報告すると共に、直接挿入過程
の可能性を示唆するため ab initio 分子動力学シミュレーションを行った[27]。その
結果、反跳エネルギーを持った 7Be サンプル中でフラーレンを壊しながら運動
エネルギーを失っていき、およそ 100 keV 程度までエネルギーを失うとフラーレ
ンの六員環を通りケージ内に挿入されることが示された（図 2-3）。 
 反跳効果を利用した生成の際に生成率を左右すると考えられる要因の一つに、





 一方で、Lebedev らは、原子炉中性子を照射した際の C60の放射線耐性を調査
した[30]。固体状の C60は原子炉中性子により、C60O や C60=C=C60、C60-O-C60な
ど生成することを明らかにした。また、高速中性子のフルエンスが＝1016 n/cm2
以下では C60はほぼ安定であり、＝1017 n/cm2以上では C60の生存性は減少する
ことが示された。実際に、C60に原子炉中性子を 4.6 時間（フルエンス＝9.7×1015 
n/cm2）照射した際の C60の生存率は、93.6%であった。 
図 2-3 5 keV の 7Be2+が C602-の六員環の中心に衝突する際のシミュレーション 
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2-3 Ge 半導体検出器  
 







図 2-4 には、検出原理を表した。 
半導体検出器では、入射する放射線の個数だけでなくエネルギーを測定する
こともできる。例えば、ゲルマニウムを半導体として用いた場合、一対の電子
正孔対が生じる時のエネルギーは 2.98 eV であり、気体分子をイオン化するのに
必要なエネルギーの約 1/10 である。つまり、同じエネルギーの放射線で、気体
電離箱と比べて約 10 倍のイオン対が生成されるため、より正確な放射線のエネ





















図 2-5 Ge 半導体検出器を用いた線測定装置の構成 
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2-3-2 Ge 半導体検出器による測定の放射能決定 






















計数効率校正曲線を図 2-7 に示した。ただし、図 2-7 に示す計数効率曲線は、検
出器遮蔽体内に設置された棚段スロット 1（検出器からの距離 0.8 cm）で測定し
たものであり、以後の試料は全て同段で測定したものである。 
図 2-7 から求めた、514 keV を含む高エネルギー側（約 160 keV 以上）での効
率計算の直線の式は、 
Log()＝-0.7487[log(E)]+0.521      （式 2-1） 
であった。この式より、85Sr の 514 keV での計数効率は、0.031 であると求めら
れた。 
 ここで求めた計数効率を基に、Ge 半導体検出器で観測された 514 keV の線の




  （式 2-2） 
0.01
0.1








図 2-7 計数効率校正曲線 
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但し、は検出器特有の検出効率であり、今回 514 keV における検出効率は 0.031
である。Iは注目する線の放出割合であり、85Sr の放出する線の放出割合は
0.961(96.1%)である。 



















 核融合中性子源 FNS(Fusion Neutronics Source)は、コッククロフトウォルトン
型の 400 keV 加速器で重陽子を加速し、ビームライン先端に取り付けたトリチウ
ムターゲットに当てることにより、DT 反応で 14 MeV 中性子を発生させる装置




以下に、FNS 加速器本体（図 2-8）と照射部の様子（図 2-9）の写真を示した。 
 図 2-10 には、DT 反応の概略図を示した。DT 反応は、核融合反応の中で最も
反応を起こしやすく、重水素（D）と三重水素（T、トリチウム）を用いた反応
であり以下の式で表される。 
D + T→4He + n + 17.6 MeV    (式 2-4) 
生成した 4He および中性子 n が受けたエネルギーはそれぞれ、3.5 MeV および
図 2-8 FNS 加速器本体写真 
図 2-9 FNS 照射部の様子 
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数を N とすると、N は標的核の個数 n（=dv）と入射粒子の個数 f にそれぞれ独





















(1 − 𝑒−𝜆𝑡)     （式 3-3） 
定義により、N は放射能の強さ A（つまり単位時間当たりの壊変数）に等しい
ので、 









単位としては 10-24 cm2を基準とする barn が用いられる。 




 Sr 塩やフラーレンの試料を包むため、大きさ 2×4 cm の高純度アルミ箔（99+%, 
Nilaco Corp.）を用意した。フラーレンは、La 含有炭素棒のアーク放電後、トリ
クロロベンゼンで抽出した溶液を化学的酸化法[32]で分離した空フラーレン混合
物を用いた。Sr 塩は、試薬の Sr(NO3)2を用いた。 
 照射サンプルとして、以下の手順で 3 種類のサンプルを作成した。 
A) 上記高純度アルミ箔を二等分する線を引き、片方の中心から直径 1 cm のく




その後、PE 袋に密閉し、照射試料 1-A とした。 




んだ。その後、PE 袋に密閉し、照射試料 1-B とした。 
C) 上記 2試料と同様に高純度アルミ箔にくぼみを作り、そこへSr(NO3)2 10.6 mg 
を加え、アルミ箔を半分に折り、端を折りたたむことで試料を包んだ。その
後、PE 袋に密閉し、照射試料 1-C とした。 
以上 3 種類の試料を照射サンプルとして、高速中性子の照射を行った。 
 高速中性子の照射は、日本原子力研究開発機構にある核融合中性子源（FNS）
にて、DT 反応で発生する 14 MeV の高速中性子を用いた。照射時間は 5.25 h、





器遮蔽体内に設置された棚段スロット 1（検出器からの距離 0.8 cm）に挿入し
Ge 半導体検出器によって、85Sr が放出する 514 keV の線を観測した。観測され





これらの結果から、今回の 14 MeV における 86Sr(n, 2n)85Sr 反応の核反応断面









サンプル 1-A 1-B 1-C 
N：86Sr の個数 2.72×1018 2.83×1018 2.97×1018 
F：線束（cm-2・s-1） 1.50×1010 
A：放射能（Bq） 44.4 ± 0.9 50.5 ± 0.9 44.4 ± 1.4 
σ：反応断面積（cm2） (4.64 ± 0.09)×10-25 (5.07 ± 0.09)×10-25 (4.24 ± 0.13)×10-25 
σ：反応断面積（barn） 0.464 ± 0.009 0.507 ± 0.009 0.424 ± 0.013 
表 3-1 本実験における 86Sr(n, 2n)85Sr反応の反応断面積 
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 図 3-1 には 86Sr(n, 2n)85Sr 反応の励起関数を示した[33]。この励起関数から読み
取れる入射粒子 14 MeV での反応断面積は約 0.65 barn であった。今回の照射実









 3-1 で用いたサンプル 1-A、1-B を用い、Sr 内包フラーレンの抽出方法の検討
を行った。空フラーレン、85Sr 内包フラーレン、Sr(NO3)2の抽出には、それぞれ
の溶解を踏まえて溶媒として CS2、アニリン、水を用いることとした。 
 まず、照射サンプルのアルミ箔を開き、その試料をアルミ箔ごと 20 mL バイ
アル（a）に入れた。その中に CS2 1 mL を加え、十分に洗浄した後、孔径 0.2 m
のメンブレンフィルターでろ過し、ろ液を別の 20 mL バイアル（“CS2”）に移し




回繰り返し、抽出後の CS2溶液は 6 mL とした。その後、20 mL バイアル（a）
およびフィルターに存在する CS2を十分に乾燥させた。次に、20 mL バイアル（a）
に水 1 mL を加えアルミ箔上の Sr(NO3)2を十分に洗浄し、先ほどのフィルターを
用いてろ過をした。これを 6 回繰り返し、20 mL バイアル（“水”）中のろ液は 6 
ml となった。同様の手順でアニリンを用いて抽出を行い、20 mL バイアル（“ア
ニリン”）中のアニリン溶液を 6 mL とした。残りのアルミ箔を、20 mL バイア
ル（“アルミ溶液”）中で塩酸により溶解し、6 mL の溶液とした。それぞれの溶
液について、Ge 半導体検出器を用いて、85Sr の放射能測定を行った。 
 測定後、アニリン溶液中から観測された 85Sr がどのような状態であるかを確
認するため、硝酸による液液抽出を行った。アニリン溶液に HNO3水溶液を 3 mL
加え、よく撹拌し上相（硝酸相）を分取した。下相のアニリン相に再度 HNO3
水溶液を 3 mL 加えよく撹拌し、同様に硝酸相を分けとり 6 mL とした。硝酸相、
アニリン相の放射能を Ge 半導体検出器で測定した。 
 3-1 で用いたサンプル 1-C については、幾何効率補正（体積補正）決定のため
アルミ箔ごと塩酸で溶解し、20 mL バイアル中で 6 mL に定容した。 
 3-3-2 実験結果 
 まず、20 mL バイアルに 6 mL の溶液を入れた際の幾何効率補正計数を決定し
た。サンプル 1-C を照射後そのまま測ったもの（以後、直接測定）とアルミ箔
ごと 6 mL の塩酸溶液にしたもの（以後、20 mL バイアル）の放射能を比較し、
直接測定の放射能を基準とした時の 20 mL バイアルの放射能を計算し、幾何効
率補正の参考値とした。20 mL バイアルの放射能は、直接測定と同じ測定時刻な
るように時間補正を行った。 


















体積補正値 1 0.64 
以上の結果から、直接測定の放射能に対する 20 mL バイアルの放射能は、0.64
であることが示された。この値を、以後の計数率の幾何効率補正の値として用
いる。 
 次に、サンプル 1-A、1-B を抽出した際のそれぞれの溶液から観測された放射





計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合(%) 
CS
2     < 0.000837 
 
     < 0.000813 
 水     1.39 ± 0.01   98.7 ± 1.1      1.32 ± 0.03    99.5 ± 2.7 
アニリン  0.00691 ± 0.00042  0.490 ± 0.029   0.00443 ± 0.00054 0.334 ± 0.041 
アルミ溶液    0.0118 ± 0.0006  0.842 ± 0.046   0.00230 ± 0.00034   0.173 ± 0.026 
計      1.41 ± 0.01  100      1.33 ± 0.03    100 
 アニリン溶液中からわずかな放射能が確認された。このアニリン溶液におけ
る 85Sr の状態として、以下の 2 つが考えられる。 




酸で液液抽出した結果を表 3-4 に示した。 
 
表 3-2 サンプル 1-C の放射能測定の結果と体積補正値 






硝酸相    0.00576 ± 0.00100    0.00199 ± 0.00055 











図 3-2 に、以後の実験の抽出スキームを示す。 
表 3-4 硝酸で液液抽出した時の硝酸相とアニリン相の 85Sr の計数率 








比較を行った。照射サンプルは、以下の手順で 2 種類作成した。 
PE バイアルを適当な大きさに切断し、エタノールで洗浄した。このバイアル
に Sr(NO3)2とフラーレン（C60及び C84）の CS2溶液を入れ、CS2を乾固させるこ
とで Sr(NO3)2とフラーレンの混合物を得た。PE バイアルにふたをし、PE 袋に密












2-A C60 9.8 10.5 
2-B C84 9.6 8.9 
高速中性子の照射は、日本原子力研究開発機構にある核融合中性子源（FNS）
にて、DT 反応で発生する 14 MeV の高速中性子を用いた。照射時間は 6.51 h、
中性子の線束は 7.2×1010 個 cm-1s-1であった。 





 サンプル 2-A、2-B に対して抽出したそれぞれの溶液から観測された放射能を








 以上の結果から、空フラーレンとして C60と C84を用いた場合でも、アニリン
に抽出された 85Sr の割合に大きな差は見られなかったことから、生成した 85Sr
フラーレン量に有意な差はないと考えられる。以後の実験では空フラーレンと







 今回の 14 MeV における 86Sr(n, 2n)85Sr 反応の核反応断面積は、0.465 ± 0.041 
barn であると見積もられた。  
  
B-1 B-2 
計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合(%) 
CS
2 < 0.000846 
 
< 0.000684 
 アニリン    0.00348 ± 0.00057 0.0969 ± 0.0160    0.00388 ± 0.00044  0.0967± 0.0111 
水       3.57 ± 0.08    99.3 ± 3.2       4.00 ± 0.05    99.7 ± 1.6 
PE バイアル     0.0205 ± 0.033   0.571 ± 0.092     0.0101 ± 0.0012   0.251 ± 0.030 
計       3.59 ± 0.08 
 









 生成された 85Sr 由来と考えられるアニリン抽出物中の 85Sr の割合は、 86Sr(n, 
2n)85Sr 反応により生成した全 85Sr のうちの 0.1%未満であった。  































の割合は、約 0.97%であった。アニリン溶液中から観測された 85Sr が全て
85Sr@C60 であると仮定すると、85Sr@C60 の生成率が低い最も単純な理由として





（a）Sr 塩の結晶から放出される 85Sr の割合 
（b）結晶から放出された 85Sr が C60に衝突する割合 
それぞれについて生成率との因果関係を調査するため、（a）用いる Sr 塩の密度














また、Sr 塩と C60を混合することによって、上記と同様の Sr 化合物が C60と






 PE バイアルを適当な大きさに切断し、エタノールで洗浄した。各 Sr 塩を秤
量しこのPEバイアルに入れ、PE袋に封入したものを照射試料 3-Aa、3-Ba、3-Bb、
3-Ca、3-Cb とした。各サンプルの Sr 塩およびその重量は表 4-1 に示した。 
 高速中性子の照射は、これまでと同様に日本原子力研究開発機構の核融合中
性子源（FNS）にて、DT 反応で発生する 14 MeV の高速中性子を用いた。 
 抽出は、以下の 2 種類の手順で行った。 
（a）Sr 塩がアニリンに直接抽出されるかどうかを確認するため、図 3-2 に示す
手順で抽出実験を行った。なお、サンプル 3-B、3-C については、SrC2O4（一水




（b）C60 約 10 mg を CS2 3 mL に溶解し、この溶液を用いて抽出を行った。その
後、さらに純 CS2 3 mL を用いて抽出を行った。CS2を乾燥させ、(a)と同様にア
ニリンと HClaqによる抽出を行った。 
サンプル Sr 塩 重量 (mg) 















で洗浄し、新たな 20 mL バイアルに移し 6 mL とした（“洗浄液”）。それぞれの
溶液及びフィルターから放出される 85Srの放射能をGe半導体検出器で測定した。 
表 4-1 各サンプルの Sr 塩とその重量 











(20 mL バイアルに 
おける計数率) 
溶液① 20 mL バイアル 0.224    0.224 
ろ液 20 mL バイアル 0.0143 
   0.0668 
洗浄液 20 mL バイアル 0.0525 
フィルター フィルター 0.168 
(0.224-0.0668=)      




実際に 20 mL バイアル中に観測された計数率の差 0.157 cps は、フィルターの
実測値 0.168 cps と等しいはずであるので、フィルターと 20 mL バイアルの計数








表 4-2 溶液①、ろ液、洗浄液、フィルターに存在する 85Sr の計数率 
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直接測定 20 mL バイアル フィルター 
1 0.64 0.68 
 
4-2-4 Sr 塩のアニリンに対する溶解性 
 3-Aa、3-Ba、3-Ca について抽出実験を行った結果を、表 4-4 に示す。 
  
3-Aa 3-Ba 
計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合 (%) 
CS
2   < 0.000666 0   < 0.000717       0 
Aniline   < 0.000870     0   < 0.000843       0 
H
2
O 0.331 ± 0.09     99.3 ± 3.7     2.67 ± 0.02     90.1 ± 1.0 
Filter 0.00249 ± 0.00063    0.748 ± 0.190     0.293 ± 0.004     9.92 ± 0.16 




計数率(cps) 割合 (%) 
CS
2
   < 0.000644          0 
Aniline   < 0.000632        0 
H
2
O        1.55 
± 0.03      92.5 ± 2.1 
Filter       0.126 ± 0.001      7.52 ± 0.14  








表 4-4 各抽出溶液とフィルター上の 85Sr の計数率と割合 
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4-2-5 Sr 塩の C60/CS2溶液による抽出 
 次に、3-Bb、3-Cb に対して C60/CS2溶液、アニリン、HClaqの順で抽出を行っ
た際の、各抽出溶液およびフィルター上から観測された 85Sr の計数率とその割
合を表 4-5 に示した。 
  
3-Bb 3-Cb 




2     < 0.000673     0     < 0.000710      0 
Aniline     < 0.000815     0     < 0.000425      0 
H
2
O    0.881 ± 0.023   94.4 ± 3.3     1.01 ± 0.01   93.0 ± 1.6 
Filter   0.0517 ± 0.0018   5.54 ± 0.23    0.075 ± 0.0029   6.95 ± 0.28 
Total    0.933 ± 0.023   100     1.09 ± 0.01   100 





4-3 Sr 塩の種類による生成率の比較 
 
4-3-1 目的 
 本節では、Sr 塩として Sr(NO3)2、SrC2O4、SrCO3の三種類を用いることで、Sr
塩の密度や粒径が 85Sr@C60 の生成率へどの様な影響を与えるかを調べることを









し、十分な量の CS2に溶解した。Sr 塩はメノウ乳鉢でよく粉砕し、SEM にて性
状の観測を行った。 
メノウ乳鉢に、秤量した Sr 塩を入れ、乳鉢内でよく砕き、C60の CS2溶液を少量
ずつ滴下し、よく混合しながら CS2を完全に蒸発させた。この操作を、C60を全
量加え終わるまで繰り返し、C60 と Sr 塩の混合粉体を得た（図 4-2）。これを秤
量し PE バイアルに入れ、PE 袋に封入し、照射試料 4-A、4-B、4-C とした。各
サンプルの Sr 塩とその重量は表 4-6 に示した。 
 
 高速中性子の照射は、日本原子力研究開発機構にある核融合中性子源（FNS）
にて、DT 反応で発生する 14 MeV の高速中性子を用いた。表 4-6 にそれぞれの
サンプルの照射を行った際の中性子線束を示している。 
 抽出は、図 3-2 と同様の手順で行った。4-B、4-C については、水の代わりに
HClaqを用いた。それぞれの抽出溶液およびフィルター残渣中に存在する 85Sr の
放射能を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
 
図 4-2 Sr 塩と C60の混合物 
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4-A Sr(NO3)2 9.8 10.5 1.50×10
10 
4-B SrC2O4 10.1 10.3 
1.32×10
11 
4-C SrCO3 7.7 10.1 
 
4-3-3 TRIM シミュレーションによる平均飛程の見積もり 
 核反応により生成した 85Sr は、反跳を受けて加速する。反跳エネルギーを得




そこで、反跳された 85Sr の Sr 塩中での平均飛程を見積もるため、TRIM（the 
Transport of Ions in Matter）コード[34,35]によるシミュレーションを行った。本論文
中で、平均飛程は“入射粒子の半分が止まる距離”として定義する。 
TRIM コードは、イオン照射をシミュレートするプログラム群 SRIM（Stopping 




反跳をされた 85Sr が Sr(NO3)2、SrC2O4、SrCO3の結晶中でそれぞれどの程度進
むか TRIM コードを用いて計算を行い、その平均飛程を見積もった。入射粒子
は、2-1 節で計算した 322 keV のエネルギーを持った 85Sr（amu=85）とした。 
表 4-6 各サンプルの Sr 塩とその重量、C60重量、および照射した中性子の線束 
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図 4-3 は、結晶の深度に対しそこを透過できる 85Sr の割合を示している。この
図から透過できる粒子の割合が 50％になる距離を見積もったところ 85Sr の平均
飛程は、それぞれ Sr(NO3)2と SrCO3で約 90 nm、SrC2O4で約 130 nm であった。 
 
4-3-4 SEM による粒径観測 
 粒径を見積もるため、各 Sr 塩に対して SEM を用いて性状を確認した。 図
4-4、4-5、4-6 はそれぞれ Sr(NO3)2、SrC2O4、SrCO3の SEM 画像を示している。 
図 4-4 Sr(NO3)2の SEM 画像 




SrC2O4で約 1 m、SrCO3で約 0.5 m であった。 
TRIM シミュレーションの結果と比較してみると、例えば Sr(NO3)2を用いた場
合には、85Sr の平均飛程が約 90 nm であるにもかかわらず粒径が 2-8 m である
ことから、ほとんどの 85Sr は核反跳を受けても Sr(NO3)2 結晶から放出されず
85Sr@C60 生成に関与できないと考えられる。一方で、SrCO3 を用いた場合には、
平均飛程は 90 nm と小さいが粒径も 0.5 m であることから、結晶から放出され
る 85Sr の割合は Sr(NO3)2と比べて多いことが予測できる。 
 
 
図 4-5 SrC2O4の SEM 画像 
図 4-6 SrCO3の SEM 画像 
 49 
  
4-3-5 放射能測定による 85Sr@C60の生成率決定 
 照射した 4-A、4-B、4-C について抽出実験を行った結果を、表 4-7 に示した。 
  
4-A 4-B 
計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合 (%) 
CS
2 < 0.000846      0 < 0.000773      0 
アニリン 0.00348 ± 0.00057  0.0969 ± 0.0160  0.0366 ± 0.0006 0.882 ± 0.016 
水/HClaq    3.56 ± 0.08    99.3 ± 3.2  3.63 ± 0.03  87.6 ± 1.0 
フィルター  0.0217 ± 0.0014   0.605 ± 0.042   0.477 ± 0.004  11.5 ± 0.1 






2 < 0.000797         0 
アニリン    0.163 ± 0.001    6.83 ±0.07 
水/HClaq     2.04 ± 0.03      85.3 ± 3.2 
フィルター    0.186 ± 0.003      7.77 ±0.14 
計     2.39 ± 0.03        100 
4-2 節において、Sr 塩のみ照射した場合にはアニリン溶液中から 85Sr の放射能
が観測されなかった一方で、C60との混合物を照射した場合には、アニリン溶液
中から 85Sr の放射能を観測した。このことから、アニリン抽出溶液から観測さ





     （式 4-1） 
放射能測定の結果から見積もられた、それぞれの Sr 塩を用いた時の 85Sr@C60の
生成率は、表 4-8 に示した。 
 
表 4-7 各抽出溶液とフィルター上の 85Sr の計数率と割合 
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用いた Sr塩 85Sr@C60の生成率 
Sr(NO3)2 約 0.1% 
SrC2O4 約 0.9% 
SrCO3 約 7% 
 
4-3-6 考察 
 TRIM シミュレーションによる平均飛程の見積もり、SEM による粒径観測、





が生成するためには、85Sr が Sr 塩結晶の表面から飛び出し C60 と衝突しなくて
はならないため、結晶から放出される 85Sr の割合が生成率に関与する。しかし、
粒径が大きい塩を用いた場合には大部分の 85Sr が Sr 塩の結晶内部で阻止される
ため 85Sr@C60の生成率が小さくなると考えられる。 
表 4-8 それぞれの Sr 塩を用いた時の 85Sr@C60の生成率 












4-4 Sr 塩とフラーレンの混合比による生成率の比較 
 
4-4-1 目的 
 前節では、Sr 塩の結晶から放出される 85Sr の割合に注目し、用いる Sr 塩の密
度や粒径による生成率の違いを調査した。本節では、結晶から放出された 85Sr
が C60に衝突する割合に注目し、Sr 塩と混合する C60の割合を変化させ、生成率
との因果関係を調査する。様々な割合で Sr 塩と C60を混合し同様の抽出実験を
行うことで、それぞれの生成率を決定した。またそれぞれの割合の混合物につ










バイアルに入れ、封入した。PE 袋に密閉し、照射試料 5-A、5-B、5-C、5-D と





















5-A 9.9 111.6 1：3 
5-B 10.1 37.9 1：1 
5-C 10.1 10.4 4：1 
5-D 10.3 3.8 10：1 
 高速中性子の照射は、日本原子力研究開発機構にある核融合中性子源（FNS）
にて、DT 反応で発生する 14 MeV の高速中性子を用いた。照射時間は 6 h、中性
子の線束は 3.46×109 個·cm-1·s-1であった。 
 抽出は、図 3-2 に示した手順で行った。ただし、SrC2O4 を溶解するため、水
の代わりに HClaqを用いた。それぞれの抽出溶液およびフィルター残渣中に存在
する 85Sr の放射能を Ge 半導体検出器で測定した。 
 
4-4-3 SEM による性状観測 
 図 4-7、4-8、4-9、4-10 はそれぞれ照射前の 5-A、5-B、5-C、5-D の SEM 画像
を示している。 
 それぞれの SEM 画像中に見られる丸い粒子状のものが SrC2O4、針状のものが
C60の結晶[36]である。C60の割合が多くなるにつれ、SrC2O4の周りに存在する C60
が増えていることが分かる。 




図 4-7 サンプル 5-A(モル比 1：3)の SEM 画像 
図 4-8 サンプル 5-B(モル比 1：1)の SEM 画像 





サンプル 5-A、5-B、5-C、5-D について抽出実験を行った結果を、表 4-11 に示す。 
  
5-A（モル比 1：3） 5-B（モル比 1：1） 
計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合 (%) 
CS
2  0.00417 ± 0.00087 0.138 ± 0.029 < 0.000897       0 
アニリン  0.0248 ± 0.0010 0.820 ± 0.338 0.0165 ± 0.0009 0.558 ± 0.031 
HClaq     2.58 ± 0.04     85.2 ± 1.7    2.51 ± 0.01     85.0 ± 0.6 
フィルター    0.418 ± 0.011  13.8 ± 0.4    0.428 ± 0.003     14.5 ± 0.1 
計     3.03 ± 0.04     100     2.95 ± 0.01     100 
 
  
5-C（モル比 4：1） 5-D（モル比 10：1） 
計数率(cps) 割合(%) 計数率(cps) 割合 (%) 
CS
2  0.00238 ± 0.00075 0.135 ± 0.043  0.00166 ± 0.00038 0.0726 ± 0.017 
アニリン   0.00471 ± 0.00076 0.267 ± 0.043 0.00647 ± 0.00061 0.284 ± 0.027 
HClaq      1.08 ± 0.01  61.3 ± 0.7     1.35 ± 0.01     59.2 ± 0.7 
フィルター     0.676 ± 0.007     38.3 ± 0.5    0.922 ± 0.005     40.4 ± 0.3 
計      1.76 ± 0.01     100     2.28 ± 0.01     100 
 （式 4-1）に従ってそれぞれのサンプルでの 85Sr@C60の生成率を算出すると、
表 4-12 に示したようになった。 
図 4-10 サンプル 5-D(モル比 10：1)の SEM 画像 






1：3 約 0.82% 
1：1 約 0.56% 
4：1 約 0.27% 
10：1 約 0.28% 
 
4-4-5 考察 
 それぞれのモル比における SEM 画像、生成率を比較してみると、サンプル中
の C60の量が多くなるにしたがって生成率が上昇する傾向がみられた。この理由
は、Sr 塩の周りの C60が多ければ Sr 塩の結晶から放出された 85Sr が C60と衝突
する可能性が増え、85Sr が適切なエネルギーとなった際に C60に組み込まれる確
率が上がるためである。 





















料を複数個照射し、抽出実験を 4-3 節や 4-4 節と同様の手順で行った。用いた
Sr 塩の種類とその重量、C60の重量、それぞれのサンプルに照射した高速中性子
の線束を表 4-13 に示した。 










8.49×1010 6-Bb 9.9 10.0 




8.49×1010 6-Cb 10.1 37.7 





6-Db 7.6 10.1 







プル（サンプル 7-A：SrCO3 約 10 mg, C60 約 10 mg、サンプル 7-B：SrCO3 約 40  
mg, C60 約 40 mg）を準備し、同様の照射及び抽出実験を行った。高速中性子の
照射時間は 5.5 h、線束は 8.02×1010 個·cm-1·s-1であった。それぞれのサンプル





7-Aa 10.4 9.9 
7-Ab 10.3 9.8 
7-Ac 10.9 10.4 
7-Ba 40.5 39.6 
7-Bb 41.3 40.5 
 
4-5-3 結果 




 表 4-15 ①SrC2O4と C60の混合物（モル比 4：1） 
 表 4-16 ②SrC2O4と C60の混合物（モル比 1：1） 
 表 4-17 ③SrCO3と C60の混合物 











再現性は得られなかった。Sr 塩として SrC2O4を用いた際の生成率（モル比 1：1）









4-B 0.882% 1.32×1011  





8.49×1010 1.31±0.08% 6-Bb 1.40% 
6-Bc 1.34% 
生成率の平均 0.937±0.347% 相対標準偏差 39.5% 
表 4-15 85Sr@C60の生成率と照射した線束（サンプル①） 
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5-B 0.558% 3.46×109  
6-Ca 1.84% 
8.49×1010 1.65±0.14% 6-Cb 1.52% 
6-Cc 1.60% 
生成率の平均 1.38±0.49% 相対標準偏差 35.4% 
 表 4-17 に示した通り、Sr 塩として SrCO3を用いた場合には、85Sr@C60の生成
率は約 6.9±0.6%と非常に大きい値とを示し、同一ビームタイムにおいて照射し
た場合だけでなく、ビームタイムが異なっていても同等の生成率を示している。 





4-C 6.83% 1.32×1011  
6-Da 6.24% 
8.85×1010 6.96 ± 0.72% 
6-Db 7.68% 
生成率の平均 6.91 ± 0.59% 相対標準偏差 8.55% 
 また、表 4-18 には、サンプル 7-A、7-B における、85Sr@C60の生成率、すなわ
ち生成した全 85Sr に対するアニリン中の 85Sr の割合を示している。今回の照射
では、以前の照射とほぼ同じ重量を用いた 7-A について生成率が 1.09 ± 0.36%と




表 4-17 85Sr@C60の生成率と照射した線束（サンプル③） 








1.09 ± 0.36% 7-Ab 1.31% 
7-Ac 0.576% 
7-Ba 0.395% 
















 本手法におけるアニリン抽出溶液中の 85Sr は 85Sr@C60 に由来すると考えら
れる。 
表 4-18 サンプル 7-A、7-B における 85Sr@C60の生成率 
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 Sr@C60の生成率は、Sr 塩の粒径に大きく左右された。 





























前章では、アニリンから抽出された 85Sr は 85Sr@C60に由来するものであるの
みなし、生成した全 85Sr に対するアニリン溶液中の 85Sr の割合を 85Sr@C60の生
成率として定義した。その背景として、Sr 塩のみに高速中性子を照射した場合



















5-2 実験操作  
 
5-2-1 安定同位体を用いた Sr@C60の生成と溶出挙動の調査 
 
5-2-1-1 Sr 含有炭素棒の作製 
フェノール樹脂 4.3 g を 20 mL バイアルに入れ、エチレングリコール 4.3 g、エ
タノール 4.3 g を加えて超音波で 1 h かけて溶解した。グラファイト粉末 10 g を
50 mL バイアルに量りとり、SrCO3 0.369 g を加えてよく混合した。これを乳鉢
で均一になるまでさらによく混合し、先ほどのフェノール樹脂の溶液を少しず
つ加え、押しつぶすように混ぜた。これを 2 バッチ分用意し、計 3 本の炭素棒
を作製した。その後、ロッド成型機により直径 10 mm の棒状に成形し、100 oC
で 1 h、150 oC で一晩乾燥させた。 
乾燥した炭素棒を真空下にて 150 oC で 15 分、400 oC で 5 分、600 oC で 30 分、
800 oC で 15 分、1000 oC で 1 h かけて仮焼きをした。これを冷ました後、フェ
ノール樹脂 4.3 g をアセトン 70 mL に溶解したものに一晩浸した。この炭素棒を
120 oC で 30 分乾燥させ、真空下にて 150 oC で 15 分、500 oC で 30 分、1000 oC
で 1 時間かけて焼結した。焼結後の炭素棒は大気中水分の吸収を防ぐため 150 oC
の乾燥機中で保存した。 
5-2-1-2 アーク放電によるススの生成とアニリンによる抽出 
 5-2-1 で製作した炭素棒を陽極とし、He 雰囲気、53 kPa、直流電流 80 A にて
アーク放電を行い、空フラーレンと Sr 内包フラーレンを含むススを得た。その
ススを o-ジクロロベンゼンで 8 h 還流を行い、C60や C70などの空フラーレンと
Sr＠C82など一部の金属内包フラーレンを取り除いた。残ったススを吸引ろ過し、
CS2 を加えさらにろ過することで、ススに残存した o-ジクロロベンゼンと CS2
 64 
  
を除去した。乾燥したススを 50 mL バイアルに入れ、アニリンを加えて氷浴（0-5 
oC）中で 2 時間超音波による抽出を行った。遠心分離にて残ったススを沈降さ
せ、上澄みをろ過することでアニリン抽出溶液を得た。 
5-2-1-3 アニリン抽出溶液の HPLC 展開 
 5-2-1-2 で得たアニリン抽出溶液に対して、HPLC 展開（カラム: Buckyclutcher I 、





5-2-2 HPLC 展開による 85Sr@C60溶出位置の確認 
 
5-2-2-1 85Sr＠C60の生成 
 4 章と同様の手順で、照射実験を行った。Sr 塩としては、4 章で最も効率的に
85Sr@C60が得られた SrCO3を用いた。今回用いたサンプル 8 の重量は SrCO3 10.3 
mg、C60 10.2 mg であり、高速中性子の照射時間は 4.8 h、線束は 8.03×1010 個·cm-1
·s-1であった。4 章同様、CS2、アニリン、HClaqの順で抽出を行い、85Sr@C60の
生成率を決定した。 
5-2-2-2 アニリン抽出溶液の HPLC 展開と線測定 
 5-2-2-1 で得たアニリン抽出溶液の一部を、HPLC 展開（カラム: Buckyclutcher I 、
移動相: アニリン、流速: 0.75 mL/min）し、溶出成分をオートサンプラーによっ







5-3-1 安定同位体を用いた Sr 内包フラーレンの HPLC クロマトグラム及び 
LDI-MS 
 アーク放電により生成した Sr 内包フラーレンのアニリン抽出溶液の HPLC ク
ロマトグラムを図 5-1 に示した。この HPLC クロマトグラムから、ピークが立ち
あがるフラクション 9、14、及び C60由来のピークであるフラクション 17、18、
19 について LDI-MS を測定した。 
 まず、HPLC 展開前のアニリン抽出溶液について行った LDI-MS 測定の結果を
図 5-2 に示した。また、図 5-3 には、注目する Sr@C60の分子量付近について拡
大したものを、本実験において注目している Sr@C60の同位体分布と併せて示し
た。 



















図 5-2 HPLC 展開前のアニリン抽出溶液の質量スペクトル 
図 5-3 m/z＝808 付近の質量スペクトルと Sr@C60の同位体分布（黄色棒グラフ） 
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図 5-4 各フラクションの質量スペクトル 
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 以上の結果から、照射実験で得られたアニリン抽出溶液の HPLC 分画につい




 表 5-2 は、サンプル 8 について、各抽出溶液中の 85Sr の計数率およびその割合






2 0.0307 ± 0.0020    0.237 ± 0.016 
アニリン    0.149 ± 0.002     1.15 ± 0.02 
HClaq     11.9 ± 0.1     92.1 ± 1.1 
フィルター    0.878 ± 0.013     6.77 ± 0.11 
計     13.0 ± 0.1      100 
 
5-3-3 85Sr@C60の HPLC 展開および線測定   
 照射実験により得られたアニリン抽出溶液の HPLC クロマトグラムを図 5-5
に示した。HPLC 展開はサンプルを 1 mL ずつ 2 回に分けて行ったが、得られた
クロマトグラムはほぼ同一であった。 
表 5-2 アニリン溶液中の 85Sr の計数率および、85Sr@C60の生成率 
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まず、分画したフラクション 18 のみについて Ge 半導体検出器を用いて 85Sr
が放出する 514 keV の線を測定した。しかし、スペクトル分析の結果、フラク
ション 18 における 85Sr の放射能は検出限界以下であった。この原因として、
HPLC 展開では 1 分分画した場合、目的とする 85Sr@C60がいくつかの分画に分
散してしまうため、検出に必要な放射能が得られなかったと考えられる。 
そこで図 5-4 の質量スペクトル及び図 5-5 のクロマトグラムの結果を基に、フ
ラクション 16-19 をまとめたもの（フラクション A）、フラクション 20-45 の分
画をまとめた後エバポレーションによりフラクション A と同体積にしたもの
（フラクション B）について Ge 半導体検出器を用いてそれぞれのフラクション
から放出される 85Sr の線を測定した。 
図 5-6 および図 5-7 にはフラクション A およびフラクション Bについて Ge半
導体検出器で測定した 85Sr の線スペクトルを示した。比較のため、バックグラ
ウンド測定の結果も併せて示した。 
また、それぞれのスペクトルのピークの面積を計算した結果を表 5-3 に示した。 






































図 5-6 フラクションA及びバックグラウンド測定の線スペクトル 




 ピーク面積（計数率） 514 keV における 
正味の計数率 
バックグラウンド 0.01831 ± 0.00031 cps  
フラクション A 0.01845 ± 0.00032 cps  0.00014 ± 0.00044 cps 
フラクション B 0.01838 ± 0.00027 cps 0.00006 ± 0.00041 cps 
表 5-3 より、フラクション A、フラクション B ともに、バックグラウンドと
比較してピーク面積（計数率）が大きいことがわかる。その大きさはフラクシ
ョン Aのほうがフラクション Bと比べて大きかったことからフラクション A中
の 85Sr の存在、すなわち 85Sr@C60の生成が示唆されるが、誤差の範囲では一致
しており、有意な差を見出せなかった。 
しかし線スペクトルの形状に注目してみると、フラクション A では、511 keV
の消滅線ピーク中に 85Srが放出する線のエネルギー514 keVに小さな肩が見ら
れたことから、85Sr の存在を確認することができた（図 5-6）。図 5-4 の質量スペ
クトルの結果と合わせて考えると、これは 85Sr@C60 由来であると考えられる。
一方で、フラクション B では、85Sr が放出する線のエネルギー514 keV におけ
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